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© Die vorliegende Erfindung betrifft Formulierun- 
gen, die im wesentlichen aus einem Lack Oder ei- 
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nem Silan der Forme! I beschichtet sind, bestehen. 
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Die vorliegende Erfindung betrifft Formulierun- 
gen, die im wesentlichen aus einem Lack oder 
GieBharz und einem silanisierten Perlglanzpigment 
bestehen. 

Bei Metalieffektpigmenten gibt es in ihren An- 
wendungsverhalten verschiedene Typen von Pig- 
menten, namlich die sogenannten leafing- und die 
non-leaf ing-Typen . 

Als "leafing" bezeichnet man das Aufschwim- 
men bzw. Anreichern und die Orientierung von 
Pigmenten an der Oberflache eines Beschichtungs- 
stoffes oder einer Beschichtung. Unter dem EinfluB 
der Grenzflachenspannung zwischen Pigment und 
Beschichtungsmasse bewegen sich die lamellaren 
Pigmentteilchen zur Oberflache der Beschichtungs- 
masse und schlieBen sich dort zu einem lUckenlo- 
sen Film zusammen. So entsteht optisch der Ein- 
druck einer geschlossenen metallischen Oberflache 
mit hohem Reflexionsvermogen und silberhellen 
Metallglanz. Das Phanomen des leafing-Vermo- 
gens wurde bisher nur bei Metalieffektpigmenten 
beobachtet. 

Bei Perlglanzpigmenten auf Glimmerbasis sind 
bisher nur Pigmente bekannt mit non-leafing Eigen- 
schaften; d.h. Perlglanzpigmente zeigen in nahezu 
alien Einsatzgebieten ein non-leafing-Verhalten, 
also eine gute Vertraglichkeit mit dem sie umge- 
benden Medium, d.h. die einzelnen Pigmentteil- 
chen sind vollkommen benetzt und verteilen sich in 
dem Medium, in dem sie eingebettet sind. 

In manchen Anwendungsgebieten, insbesonde- 
re in solchen bei denen die Orientierung von Perl- 
glanzpigmenten nur unvollstandig erfolgt, wie Lak- 
ken, Pulverlacken und GieBharzen wird allerdings 
sehr oft ein leafing-Verhalten gewunscht. 

Es bestand daher die Aufgabe Perlglanzpig- 
ment-haltige Formulierungen zu finden, in denen 
ein leafing-Effekt beobachtet wird. 

Oberraschenderweise wurde nun gefunden, daB 
Perlglanzpigmente, die mit dem Ziel der besseren 
Vertraglichkeit mit einem Silan beschichtet wurden, 
in Lacken und GieBharzen ein starkes leafing-Ver- 
halten zeigen. Das "leafing" fuhrt in der Formulie- 
rung zu einer wesentlich besseren Orientierung der 
Pigmente an der Oberflache, was einen erhohten 
Perlglanz bewirkt. 

Gegenstand der Erfindung sind daher Formu- 
lierungen, im wesentlichen bestehend aus einem 
Lack oder GieBharz, dadurch gekennzeichnet, daB 
sie Perlglanzpigmente enthalten, die mit ein oder 
mehreren Silanen der Formel I beschichtet sind, 

SiR'RWR* I 
worin 

R 1 und/oder R 2 Alkyl mit 1-30 C-Atomen, worin 
auch eine oder zwei nicht benachbarte CH 2 -Grup- 
pen durch -CH = CH-, -O-, -CO-, -COO-oder -OCO- 



ersetzt sein konnen und die verbleibenden Reste 
R 1 " 4 unabhangig voneinander Halogen oder Alkoxy 
mit 1-20 C-Atomen, worin auch eine oder zwei 
nicht benachbarte CH 2 -Gruppen durch -CH = CH-, 
5 -O-, -CO-, -COO- oder -OCO- ersetzt sein konnen, 
bedeuten. 

Pigmente, beschichtet mit einem Silan der For- 
mel I sind bereits aus der EP 0 492 223 bekannt. 
Die dort beschriebenen Pigmente werden zur Ver- 

10 gilbungsinhibierung von Kunststoffen verwendet. 

Die Kombination - silanisiertes Perlglanzpig- 
ment und Lack oder GieBhart - zur Erzielung eines 
leafing-Effektes wird dort aber nicht beschrieben. 
Wesentlicher Bestandteil der erfindungsgema- 

75 Ben Formulierung ist das silanisierte Perlglanzpig- 
ment. Als Basispigment konnen alle Oblichen Perl- 
glanzpigmente verwendet werden, z.B. Glimmer- 
oder Silikatplattchen beschichtet mit farbigen oder 
farblosen Metalloxiden wie Ti02, F^Oa, Sn02, 

20 Cr203, ZnO und anderen Metalloxiden, allein oder 
in Mischung in einer einheitlichen Schicht oder in 
aufeinanderfolgenden Schichten. Diese Pigmente 
sind z.B. aus den deutschen Patenten und Patent- 
anmeldungen 14 57 468, 19 59 998, 20 09 566, 22 

25 14 545, 22 15 191, 22 44 298, 23 13 331, 25 22 
572, 31 37 808, 31 37 809, 31 51 343, 31 51 354, 
31 51 355, 32 11 602 und 32 35 017 bekannt und 
im Handel erhaltlich, z.B. unter dem Warenzeichen 
Iriodin® von der Fa. E. Merck, Darmstadt. 

30 Die Silanisierung der Perlglanzpigmente erfolgt 

wie in der EP 0 492 223 beschrieben. Bevorzugt 
verwendete silanisierte Perlglanzpigmente sind Pig- 
mente, insbesondere mit Ti02 beschichtete Glim- 
merpigmente, die mit einem Silan oder Silange- 

35 misch der Formel I SiR 1 R 2 R 3 R 4 beschichtet sind, 
worin die Reste R 1 " 4 folgende Bedeutungen besit- 
zen: 

- R 1 und/oder R 2 bedeuten Alkyl mit 1-30 C- 
Atomen, und insbesondere 10-30 C-Atomen, 

40 worin auch eine oder zwei nicht benachbarte 

CH 2 -Gruppen durch -CH = CH- und/oder -O- 
ersetzt sein konnen. Insbesondere bevorzugt 
sind Decyl-, Undecyh Dodecyl-, Tridecyl-, 
Tetradecyl-, Pentadecyl-, Hexadecyl-, Hepta- 

45 decyl-, Octodecyl-, Nonadecyl-, Eicosanyl-, 

Heneicosanyl-, Docasanyl-, Tricosanyl-, Te- 
tracosanyl-, Pentacosanyl-, Hexacsanyl-, 
Heptacosanyl-, Octacosanyl-, Nonacosanyl, 
Triacontanyl-, 12,12-Dimethyrtetradecyl-, 11- 

so Propyl-12-butylpentadecyl- und 8,8-Dimethyl- 

1 2-propyl-1 3-propylhexadecyl-Reste. 

- die verbleibenden Reste R 1 " 4 bedeuten Halo- 
gen oder Alkoxy mit 1-20 C-Atomen, insbe- 
sondere 1-10 C-Atomen, worin auch eine 

55 oder zwei nicht benachbarte CH 2 -Gruppen 

durch -CH = CH-, -0-, -CO-, -COO- oder 
-OCO- ersetzt sein konnen. Insbesondere be- 
vorzugt sind Fluor-, Chlor-, Methoxy-, Ethoxy- 
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. Propoxy-, Butoxy-. Pentoxy-, Hexoxy-, Hep- 
" toxy-, Octoxy,- Nonoxy- Oder Decoxyreste. 
Insbesondere bevorzugt werden Perlglanzpig- 

mente verwendet, die mit einem Silan Oder Silan- 

gemisch der Formel IA 

(C„H 2n+ , )Si(OC m H 2m+ ,)3 IA 
worin n 1-30, und 

m 1-10 bedeutet, beschichtet sind. Das Silange- 
misch besteht vorzugsweise aus zwei Oder drei 
Sitanen der Formel I oder IA. 

FUr die erfindungsgemaBe Formulierung sind 
alle ublichen GieBharze, z.B. Gelcoats sowie Lack- 
systeme geeignet. Unter Lacksystem sind hier alle 
losungsmittelhaltigen oder auch losungsmittelfreien 
Bindemittelsy steme zu verstehen, mit denen durch 
physikalische oder chemische Methoden, z.B. 
Trocknen bei Raumtemperatur oder erhohten Tern- 
peraturen bis zu etwa 200 *C, chemische oder 
durch Strahlung, z.B. UV-Strahlung, induzierte Ver- 
netzung und/oder Polymerisation sowie andere Ub- 
liche Behandlungsmethoden glatte und gut haften- 
de Filme gebildet werden konnen. Vorzugsweise 
werden high-solid Lacke. UV- und elektronenstrahl- 
hartende Lacke und insbesondere Pulverlacke ver- 
wendet. 

Die Herstellung der Formulierung ist einfach 
und leicht zu handhaben. Das silanisierte Perlglanz- 
pigment wird mit oder ohne Losungsmittelzusatz in 
den Lack oder in das GieSharz eingerOhrt und 
intensiv gemischt (z.B. mit einem modifizierten Dis- 
solver). Die Formulierung wird anschlieBend auf 
das zu beschichtende Substratmaterial appliziert 
(z.B. durch Pinseln, Tauchen, Sprllhen oder elek- 
trostatisch), so dafi die Substratoberflache vollstan- 
dig mit einem homogenen Film bedeckt ist. Zuletzt 
wird unter den Ublichen Bedingungen die Be- 
schichtung ausgehartet. Durch den leafing-Effekt 
erhalt man eine stark perlglanzende Beschichtung, 
bei der das Perlglanzpigment an der Oberflache 
angereichert ist. 

Das leafing-Vermogen, also das Aufschwim- 
men der Perlglanzpigmente an die Oberflache des 
Lacks bzw. des GieBharzes, sowie die leafing-Sta- 
bilitat, d.h. unverandertes leafing-Vermogen uber 
eine langeren Zeitraum in der Formulierung, han- 
gen vom Lacksystem und vom verwendeten GieB- 
harz ab. 

Der Pigmentierungsgrad, die Viskositat und 
das Hartungsverhalten des Lackes bzw. GieBharzes 
konnen ebenfalls den leafing-Effekt beeinflussen. 

Fur ein gutes leafing-Vermogen sollte die pig- 
mentierte Formulierung nicht mehr als 15 Gew.% 
an Perlglanzpigmenten enthalten. Bevorzugt liegt 
der Pigmentanteil zwischen 0,3-10 %, insbesonde- 
re bei 1-5 % bezogen jeweiis auf Bindemittel bzw. 
Harz. 



Auf die silanisierten Pigmente konnen auch 
noch ein Oder mehrere Klarlackschichten, z.B. 
Wasseriack, Pulverlack, zur Verbesserung der 
Oberflachenqualitat aJs Decklack aufgebracht wer- 

5 den. wodurch in der Regel noch eine Verbesserung 
sowohl des Aussehens als auch der Haltbarkeit der 
Gesamtlackierung erzielt wird. Der transparente 
SchluBlack ist jedoch nicht unbedingt notwendig. 
Die erfindungsgemaBen Formulierungen kon- 

w nen auf beliebige Substratmaterialien, beispielswei- 
se Metalle wie Eisen, Stahl, Aluminium, Kupfer, 
Bronze, Messing sowie Metallfolien aber auch me- 
tal luberzogene Oberflachen von Glas, Keramik und 
Beton, als auch auf Holz, z.B. Mo bei, Ton, Papier, 

t5 Verpackungsmaterialien, z.B. Kunststoffbehalter, 
Folien oder Pappen. oder andere Materialien zu 
dekorativen und/oder schutzenden Zwecken aufge- 
bracht werden. In alien Fallen erhart man infolge 
des Leafmgeffektes stark glanzende Lackierungen 

20 mit einem erhohten Reflektionsvermogen. Durch 
die kompakte Plattchenstruktur der einzelnen Pig- 
mentteilchen an der OberflSche wird weiterhin eine 
gute mechanische und chemische Resistenz er- 
reicht. 

25 Die folgenden Beispiele sollen die Erfindung 

erlautern, ohne sie jedoch zu begrenzen. 

Belspiel 1 

30 I. Pigmentpraparation 

1 . Schritt 

3 g n-Hexyldecyl-triethoxysilan (Si 116 der 
Degussa AG, Frankfurt, BRD) werden mit 3 g 
H 2 0 und 50 g Ethanol 0,5 h bei Raumtempe- 
35 ratur gerUhrt. 

2. Schritt 

150 g Iriodin 103 (mit Ti0 2 beschichtes Glim- 
merplattchen der TeilchengroBe 10-60 urn 
der Fa. E. Merck, Darmstadt, BRD) werden in 
40 einem geeigneten Mischer (z.B. modifizierter 

Dissolver) vorgelegt. Die vorhydrolysierte Sil- 
anlosung (Si 116-L6sung) wird zu dem be- 
wegten Pigment gegeben. Innerhalb 1 h wird 
das benetzte Pigment unter Ruhren auf 100 
45 *C erwarmt. Zuletzt wird das beschichtete 

Perlglanzpigment 3 h bei 150 °C getrocknet. 
II. Anwendungstechntscher Vergleich von 
leafing- und non-leaflng-Plgmenten Im Pul- 
verlack 

50 a) Unbehandeltes Perlglanzpigment (non-lea- 

fing Typ) 

5 g Iriodin 103 werden mit 95 g Polyester- 
TGIC-Pulverlack (Teodur 00013 klar, Fa. Her- 
berts, Wuppertal, BRD) trocken und intensiv 
55 miteinander gemischt. 

Die Applikation erfolgt elektrostatisch auf 
ein Alu-Blech. Die Aushartung erfolgt unter 
den fur Pulverlack ublichen Bedingungen 20 
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min bei 200 - C. Man erhalt eine perlglanzen- 
de Lackierung ohne Leafing-Erscheinung. 
Das Pigment ist in der Matrix gleichmaBig 
verteilt 

b) Silanisiertes Perlglanzpigment (leafing- 
Typ) 

Analog lla) werden 5 g des unter I. erhaltenen 
TiC>2-GHmmerpigmentes mit 95 g Polyester- 
TGIC-Pulverlack trocken intensiv miteinander 
gemischt. 

Die Applikation erfolgt elektrostatisch auf 
ein Alu-Blech. Die Aushartung des Pulverlak- 
kes erfolgt wie beim unbehandelten Pigment 
20 min bei 200 • C. 

Man erhalt eine stark glanzende Lackie- 
rung, bei der das Pigment an der Oberflache 
aufgeschwommen ist. Das Pigment hat sich 
an der Oberflache der Matrix angereichert 
(leafing-Verhalten). 

Beispiel 2 

I. Pigmentpraparation 

Die Pigmentpraparation erfolgt analog Beispiel 

I, allerdings wird anstelle von Iriodin 103, Iriodin 
119 (mit HO2 beschichtetes Glimmerplattchen 
der TeilchengroBe 5-25 urn) eingesetzt. 

II. Anwendungstechnlscher Vergtelch von 
leafing- und non-leafing Pigmenten in unge- 
sattigtem Polyesterharz 

a) Unbehandeltes Perlglanzpigment (non-lea- 
fing Typ) 

0,5 g Iriodin 119 werden mit 50 g Palatal K 
700 (Fa. BASF, Ludwigshafen, BRD) und mit 
0,2 g Accelatator NL 49 S (Akzo Chemicals, 
Duren, BRD) 15 min. gerOhrt. Danach werden 
1,0 g Cyclonox 11 (Akzo Chemical, Duren, 
BRD) zugegeben und noch 1 min. geruhrt. 
Der Ansatz wird dann geteilt. Der erste Teil 
wird mit 1 mm Schichtdicke auf Glas gera- 
kelt. Der zweite Teil wird mit einem Pinsel auf 
Glas aufgestrichen. 
Ergebnis: 

Beide Muster zeigen eine uneinheitliche Ver- 
teilung. Bei dem Pinselauftrag sind die Pin- 
selstriche erkennbar. Bei dem Auftrag mit der 
Rakel sind "B6nardsche Zellen" erkennbar. 
Es kann ein schwacher Perlglanz beobachtet 
werden. 

b) Silanisiertes Perlglanzpigment (leafing 
Typ) 

Analog zu dem oben angefuhrten Versuch 
wird das unter I silanisierte Perlglanzpigment 
(Iriodin 119 mit Silannachbehandlung) ver- 
wendet. Ansonsten sind die Versuchsbedin- 
gungen unverandert. 
Ergebnis: 

Beide Muster zeigen eine einheitliche Schicht 



von Perlglanzpigmenten an der Oberflache. 
Weder Pinselstriche noch "B6nardsche Zel- 
len w sind erkennbar. Der Perlglanz ist sehr 
gut. 

5 

Beispiel 3 

I. Pigmentpraparation 

Analog Beispiel 2, allerdings wird anstelle des n- 
10 Hexyldecyl-triethoxysilan Methyl-triethoxysilan 
(Fa. ABCR, Karlsruhe) eingesetzt. 

II. Anwendungstechnischer Vergleich von 
leafing- und non-leafing Pigmenten in UV- 
hartendem Klarlack 

75 a) Unbehandeltes Perlglanzpigment (non-lea- 

fing Typ) 

0,5 g Iriodin 119 werden mit 50 g UV-Klarlack 
(Fa. Jager, Dusseldorf, BRD) 15 min. lang 
geruhrt. Der Ansatz wird dann geteilt. Der 

20 erste Teil wird mit 250 um Schichtdicke auf 

Glas gerakelt. Der zweite Teil wird mit einem 
Pinsel auf Glas gestrichen. Nach einer Minute 
Wartezeit werden beide Muster mit einer 300 
Watt UV-Lampe gehartet. 

25 Ergebnis: 

Beide Muster zeigen eine unheitliche Vertei- 
lung. Bei dem Pinselauftrag sind die Pinsel- 
striche erkennbar. Bei dem Auftrag mit der 
Rakel sind "Benardsche Zellen" erkennbar. 

30 Der Perlglanz ist nur schwach ausgepragt. 

b) Silanisiertes Perlglanzpigment (leafing 
Typ) 

Analog zu dem oben angefuhrten Versuch 
wird silanisiertes Perlglanzpigment (Iriodin 

as 119 mit Silannachbehandlung) verwendet. Vor 

der Belichtung/Hartung wird 1 min. zur Erzie- 
lung eines Leafingeffektes gewartet. Anson- 
sten werden die Versuchsbedingungen beibe- 
halten. 

40 Ergebnis: 

Beide Muster zeigen eine einheitliche, hoch- 
glanzende Schicht von Perlglanzpigmenten 
an der Oberflache. Weder Pinselstriche noch 
"Benardsche Zellen" waren erkennbar. Der 

45 Perlglanz ist sehr gut. 

Patentanspruche 

1. Formulierungen besteht im wesentlichen aus 
50 einem Lack Oder GieBharz, dadurch gekenn- 

zeichnet, daB sie Perlglanzpigmente enthalten, 
die mit ein oder mehreren Silanen der Formel I 
beschichtet sind, 

55 SiR 1 R 2 R 3 R 4 I 

worin 

R 1 und/oder R 2 Alkyl mit 1-30 C-Atomen, worin 
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auch eine Oder zwei nicht benachbarte Cl-fe- 
Druppen durch -CH = CH-, -O, -CO, -COO- 
oder -OCO- ersetzt sein konnen und die ver- 
bleibenden Reste R 1 " 4 unabhangig voneinan- 
der Halogen Oder Alkoxy mrt 1-20 OAtomen, 5 
worin auch eine Oder zwei nicht benachbarte 
CH 2 -Gruppen durch -CH = CH- f -O, -CO, 
-COO- Oder -OCO- ersetzt sein konnen, 
bedeuten. 

10 

2. Formutierung nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB das Silan eine Verbindung 
der Formel IA 

(C n H 2n+1 )Si(OC m H 2m+l )3, IA 75 

ist, 
worin 

m 1-10 

n 1-30 
bedeutet. 

3. Formulierung nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB der Anteil an Perlglanzpig- 
ment in der Formulierung 0,3-15 Gew.% be- 25 
tragt 

4. Formulierung nach Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichet, daB der Lack ein Pulverlack ist. 

30 

5. Formulierung analog Anspruch 1, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB ein Lack ein high-solid- Oder 
ein strahlungshartender Lack ist. 

6. Formulierung nach Anspruch 1, dadurch ge- 35 
kennzeichnet, daB das Perlglanzpigment ein 

mit ein Oder mehreren Metalloxiden beschich- 
tetes Glimmer- Oder Silikatplattchen ist. 

7. Formulierung nach Anspruch 6, dadurch ge- 40 
kennzeichnet, daB das Perlglanzpigment ein 

mit Titandioxid beschichtetes Glimmerplatt- 
chen ist. 

a Mit einem Lack Oder Harz entsprechend An- 45 
spruch 1 beschichtete Materialien. 
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